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高分子が架橋した三次元網目構造体であるゲルは、含水性・構造柔軟性・物質吸収性
に富み、温度などの特定の外的因子や、特定の分子に応答して体積が変化する特徴的な
分子設計も可能な材料である。また、親水性連鎖と疎水性連鎖からなるブロック共重合
体は、会合することによって、特徴的な構造を有する自己組織化体を形成する。特に、
ジブロック共重合体が形成する直径数十ナノメートルのミセル状の自己組織化体の場合
には、疎水性の内核（core）と親水性の外殻（shell）が明確な二層構造が構築されている。
このミセルの内核は非水的なミクロ環境を形成しており、疎水性物質のリザーバーとし
て用いることができる。一方、外殻は、水中への溶解性を高める役割があり、内核に内
包した疎水性物質をあたかも親水性物質のように扱うことを可能とする。これらの特徴
を示すミセルやゲルは、その応用が医療分野を中心に盛んに検討されている。さらに近
年、創傷被覆材や止血材としての用途のために、「生体適合性が高く、生体に適度に接着
する（あるいは、適度に「密着」する）」材料の開発が望まれている。このような性質を
示す材料を得るためには、生体適合性が高い物質を「シート」状に加工すれば良いが、
得られた材料に機能（例えば、創傷治癒、細胞増殖、止血などの効果が高い薬物の放出
制御機能）を付与することは容易ではない。これらの現状を鑑み、本学位論文では、親
水性物質または疎水性物質を内包可能である高分子ミセルを材料内部に組み込んだ新し
いシート状バイオマテリアルの材料設計手法についてまとめたものである。 
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論文審査要旨 
 
第一章では、創傷管理の目的、材料の形態や素材という観点から、現在までに報告さ
れている創傷被覆材の一般論や、創傷治癒のために必要とされている材料に求められて
いる性質が紹介されており、本論文が目指す材料設計の方向性を明確に示している。 
 
 第二章では、高分子ミセルを架橋成分として用いたハイドロゲルが検討されている。
高分子ミセルの組成および構造がハイドロゲルのゲル形成特性に及ぼす影響について詳
細に検討されている。様々な分子量の PEG-b-PLA ブロック共重合体から調製された「内
核の構造安定性が異なる高分子ミセル」をゲルの架橋成分として用いてゲルを調製した
結果、高分子ミセルの構造安定性が増加するとゲルのゲル強度が増大することを見いだ
している。これは、ゲルの架橋構造がゲル形成特性に影響を及ぼすことを示唆する結果
であり、従来に報告例がない実験結果である。 
 
 第三章では、反応性高分子ミセルを用いたシート状キトサンゲルが検討されている。
一般に、キトサンは水溶性が低いという問題点がある。そこで、高い水溶性を示す生体
適合性高分子（PEG）をキトサンに修飾した結果、キトサンの水溶性の向上が示唆され、
ゲルの素材としての有用性が高まった。そこで、PEG 修飾キトサンと高分子ミセルを混
合したところ、ゲルの形成が確認されている。さらに、得られたキトサンゲルをシート
状に加工することで、高い柔軟性を示すキトサンゲルシートの作製に成功した。硬くて
脆いキトサンゲルの報告例が多いのが現状であり、本章で作製されたキトサンゲルシー
トは、創傷被覆材としての応用が期待される。 
 
 第四章では、高分子ミセルを組み込んだ疎水性シート状材料が検討されている。様々
な分子量を有する PEG-PLA ブロック共重合体を用いて高分子ミセルを形成することに
よって、安定性が高い高分子ミセルを形成するためのブロック共重合体の組成を見いだ
している。さらに、蛍光性高分子を内包した高分子ミセルを固定化したシートを作製し、
蛍光顕微鏡観察を行ったところ、シート内部における蛍光性高分子内包高分子ミセルの
分散を確認している。内包した蛍光性高分子のシートからの徐放も確認することができ、
シートの積層回数や高分子ミセルの組成を制御することによって、シートからの蛍光性
高分子の徐放特性を制御可能であることを見いだしている。本章で作製した親水性物質
を内包かつ徐放可能なシート状材料は、タンパク質を徐放するバイオマテリアルとして
の応用が期待される。 
 
 本学位論文の目的は、創傷被覆材への応用を目指したシート状材料の調製技術の確立
である。次世代の創傷被覆材に求められているのは、薬物徐放機能があることおよび創
傷治癒効果が高いことである。本学位論文では、創傷治癒のための材料に必要とされて
いる性質を有するゲルおよびシート状材料の調製技術の検討によって、親水性物質また
は疎水性物質を内包可能である高分子ミセルを材料内部に組み込んだ新しいバイオマテ
リアルの材料設計手法の提示に成功している。バイオマテリアルの研究領域に多大な貢
献をもたらすと考えられるため、本論文は博士の学位論文に値すると認められた。 
 
 
